籠状構造を持つ系における異常な格子振動の理論(修士論文(2007年度)) by 山影, 相
Title籠状構造を持つ系における異常な格子振動の理論(修士論文(2007年度))
Author(s)山影, 相




Type Departmental Bulletin Paper
Textversionpublisher
Kyoto University




































自己無撞着調和近似による一体問題 結果と問題点..・・・・・・・・ 270 
結晶の場合.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 272 
結果 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 277
考察 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 283
一般化された Langevin方程式を用いた現象論 285 
一般化された Langevin方程式の導出.. . . . . . . . . . . . . . . .， 285 
動的相関関数の導出.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 287 
フォノンのソフト化と準弾性ピーク.. . . . . . . . . . . . . . . . . 288
考察 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 292
結論と課題 295 
自己無撞着調和近似による非調和項の解析.. . . . . . . . . . . . . 296 




































































!sI f 戸 +
































F民 I ，1.1 
; I立r、7'i



























































• η= 0.1.5 
• 
• 
o ! I I I I =--r.......'1= 0，0 































4一一一一_--圃固よ ム・・畠r ~";"・p ~，
令コ ; l d' ・. .・・o : : 0・.‘ 0: : 0 ・. .・













































F 十~ 1.0 
室 1.0ト3




























































H=土記-hz2+hZ42M 1.- 2 - . 4 
1 • .2 . .3 
=二p2_ ':OQ2十三三Q4 (1) 
2 2 -V . 4 
4三 k2/M，ω2三ん/M2ぅ P三p/VM，Q三 VMx (2) 
を採用する。そして四次の項を次のように平均場近似の要領で近似する。
Q4 = (Q2 _ (Q2) + (Q2))2勾 2(Q2)Q2_ (Q2)2 (3) 
この近似の元で Hamiltonianは
交 アコ









? ??????? ??? ? (5) 
というように、温度の増加と共に単調に増加していく。逆に抵温極限で iま
coth(偏/2T)rv 1となるから、 WOは温度に依らずに一定の値に漸近することになる。
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r kr~ ， .... ki2) H=zzt+ 三二 itZ(Xcn-~δ)2 一三~~ ~乞二(Xgn巧知伊 一 XCn+叫γ..，.)
αB 日 n lδ ，γ Y 
+竿写(Xgn-xcn+-y)4] (9) 
d = a，b，c，γ=O，a，b，cヲa十bラb+ c， c+ a， a+ b + c 
、 ? ， ， ， ，???， ，?? ? 、
ここでXg，Xcはnの位置にある単位胞内のゲストイオン、寵イオンそれぞれの平衡
泣重からの変設である。また、ベクトルの四乗は
(A -B)4 = (A . A) (A . A) -4 (A . A) (A . B) + 4 (A . B) (A . B) 













































-2~子'1k+l+m (Xgk・xgI)(Xgm . Xc-k-l-m) 
-2r3/2'1k (Xgk . Xcl) (xcm・Xc-k-l-m)+γηk+l (Xgk . Xgl) (xcm . Xc-k-l-m) 




= 1 + e-ikx + e-ik百十 e-ikz
十e-i(kx+ん)+ e-i(k百十kz:)+ e-i(kz+kx) + e-i(kz+k百十kz)
= (1 +ε一九)(1 + e-iん)(1 + e-ikz) (14) 
ここで四次の項を
2二ん叫Xαk. Xsl) (Xγm 'X6ー い-m)
klm 
二~L:[f-k，k，-k' (日'制Xα-k. Xsk + f-k'，kf，-k (Xα-k' . Xsk') X1'-k . X6k 
kk' 
+ f -k，-k'，k (Xβ-k，X6k') : Xα-kXγk + f -k' ，-k，k' (Xα-k'Xγk') : Xβ-kX6k 
















n~ を対角化するユニタリ一行列を Uk とし、毘有債を ωふとする。この ωkλ が
フォノンの分散関孫である。
(見。弘)入ρニ Wi入 (17) 
次にフォノン座標と運動量を以下で定義する。






(X-kX~k) =ιk (Q-kQ~k)山 (20) 
に従って計葬される。具体的には
/す、¥ 1 ..Wkl 
(X-ko:Xkα) = (U-k)α1 (U~k) 一二-coth~-1¥./0:' ¥ --k} 1α2ωkl ~~~~~ 2T' (・.ωkλ=ω-kλ) (21) 
と計算される。
ここで結品の対称性を用いて以下の関係式を導ける。
(yα-kYβk) = (XαkXβk)， (Xα-k智βk)= 0 (22) 
また






(n~)ll = (n~)22 = (n~)33 = -8 (ω;-ω~gS) 
(n~)14 = (ぽ)25= (n~)36 =すの-k(ほん
(n~)44 = (n~)55 = (n~)66 =ω与 +γ(n~) l1


















ここでキユムラント展開 (eO)= e(02)/2、並進対称性 (xαn)= (xα0)および
rg = O，rc =一 (1，1，1)/2、自転対称性 (X~n) = (Y~n) =くとn)といった関孫式を用
いると
(伊p仰(件伺附x幻幼)= 芝ε;e♂iG信G.x(←e一G叫2吋(ω /ρ2 + ei♂〆tκ〈即Gy+G"，)円/ρ2e-一G何2吋(弓4引o心仰)
G 
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図 12 絶対零度における分散関係。 γ=
2，ωg = 0.1，ω4g = 1.波数空間におけ
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図 13 平均二乗変位の温度抜存性 γ=
















図 14はEinstein振動数ω何 πー の温度依存性である。ポテンシャルの四次の項に
















図 14 k = (π，κπ)における振動
数 ωkー の温度依存性o r = 1，ω4g -
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図 15 搭子比熱o r = 1，ω4g = 1，ωc = 5.
程度の額域で曲隷の様子が少し変わっているが、これは ω見 1が Einstein振動数に
なっているからである。
3.3.3 格子比熱












































の結果である。図 19を晃るとソフトイヒの振る舞いが良く説明されている G このときの
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図 19 Einstein振動数ωsの這慶変化。横軸は低温極限 (10K)での Einstein振
動数 ωE(0)で規格化した温度、縦軸は温度 Tでの Einstein振動数を ωE(T)を
ωE (0)で規格化したもの。各定数は ωf!JωE= 0.33i、ω'c/ω4g= 5，r = 10破線は
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T/ωE (0) 
図20 図 19と同じパラメーターのときの平均二乗変位の温度抜存性。イオンの質


















































































A(t) = iLA(t) (34) 
と書くことにする。例えばAが二成分の場合には
(ム(t)-(t乙 o'¥ (州)
A2(t) ) -¥ 0 iJ:.) ¥ A2(t) ) 
である。ここで乙は Liouville演算子と呼ばれ以下で定義される。
乙B= [H， B]， H: Hamiltonian (35) 
次にAへの射影演算子Pを次式で定義する。 A:=A(O)として
PB三 (B，A)(A， A)-l A予 B:任意のベクトル (36) 
ここで(・・・ γ ・・)は内積に対応する行列でその (ij)成分は
(B，A)ij = (BゎAj) (37) 
? ??っ ， ， ?
出影梧
で与えられる。内積の具体的表式は後に与える。また (AヲA)-lは(A守A)の逆行列
であるO もし Aが亘交基底の場合には (36)式の第 t成分は
(BゎAj)A PB. = \~.， -.-_JI A，; 




A(t) = eiLt A (39) 
と書けるのでQ三 l-Pを用いて
A(t) = iLeiLt A-= eiLtiLA = eiLぺP+ Q)iLA = iOA(t) + eiLtQiLA (40) 
とできる。ここで
iO = (A， iLA)(A， A)-l (41) 
を定義したが、この Qは振動数行列と呼ばれる。更に (40)式の第二項を変形する為に
eiLt三 eiLtO(t)+ eiQLt (42) 
で定義される行列 O(のを考える。両辺を微分して
iLeiLt = iLeiLtO(t) + eiLtO(t) + iQL♂QLt 
であるが、この左辺に (42)式を代入して整理すると。(t)=ε-iLtiP LeiQLt 
という簡単な関係式を得る。 (42)式より初期条件は 0(0)= 0なのでO(t)は
州=/0' dTe-ωμQLr (43) 
と求められる。これと (42)式から、 (40)式の第二項は
ei叩 -P山=/0' dTe，L'-r iPLf(刊 (t)
と書くことが出来る。ここで定義した
(44) 




注目している変数 A を遅い変数と考えると揺動力は Qによって遅い変数は全て徐か
れて構成されており、このような意味で引のは謡動力と呼ばれているのである。
さらに
(iLf(t)， A)(A， A)-l A = -(f(t)ヲiLA)(A，A)-lA
=一(f(t)ヲiQLA)(A，A)-l A 
=一(f(t)，f(O))(AヲA)-lA = -M(t)A (46) 
M(t):= (f(t)，f)(A，A)-l (47) 
と変形しておく。最後の行で定義した M(t)は記憶行列と呼ばれる c-数行列で、ある。
以上により A に対する運動方在式は











前節で導出された GLEは粗視化をしたといっても A に対する厳密な運動方程式で
ある。故にこれは一般には解くことが出来ない。そこで揺動力 fを適当に近叡するこ
とが必要になる。一番単純な近似は、揺動力を白色雑音とみなすことである。つまり





A (t)ニ [(A，A) -1'T] (A， A)江 (t)+f(t)
三 -r(TX)-l A (t)十 f(t) 
r:= -(A事A)+1' 
となる。上式を A と内積をとると
(A(川)= [(A，A) -吋(Tχ)-1 (A (日)
という動的相関の微分方程式が得られる。これは毅形だから解くことが出来て





= ["" dteiW' (A(t)， A) 十 f~ρ∞コdげ(凶削帥A制却(t)，A) 
唖 r 噌可 T
= (r(Tχ)-1 _ω) -LTχ+ I (r(Tχ)-1 + iω) -~ Tχi 
= [(Tχ)-1 r (Tχ)-1-tω(Tχ)寸1
r ~ ~ _， -lT 





























H=;εIp; (q) +吋(q)Qi (q)十時(q)+ wi (q) Q~ (ω| 
q - -
+乞112Ql(q) Q2 ( -q) 
q 
+ぞ [-~JIσ州十 91ωl(q)Ql (q)σ(-q) + 92ω峨 2(q)σ(叶
(55) 
とする。 Langevin方程式における変数は
A (q)T = (Pt(q)，Ql(q)，P2(q)，Q2(q)，σ(q)) (56) 
というようにとり、内積は正準相関


















































=~~[斤附 wî (q) Qi 
とおく [14]0χzJに温度が入っていることを注意しておく。
十ZA2Q1(ω吋+モ[す(J-T) 10-
、?????? ?切 1(q)Q1同)σ(-q)+ 92ω2仙川吋l
という形になるということであり、エントロピーの寄与として擬スピンの自由度
(~ -1σ(q) 12)の分だけ取り入れたことになっている。また La時 evin方程式におけ
るFは
、 ?? ?????? 、 、
、 ?




?? ， ， ? 、? ??、 、 ? ， ，
?














である。これは[p.入(q)，Ql， (q)] = -id入λ'及び在意の譲算子 A'こ対して成り立つ
公式













{ω2ω色(1-g2/J/)]2 + (ω/'"'(J，)2 (ω2ー ωる)2






(A(ω)， A)44勾引 (γ 》 ωE/J') (65) 
[ω2 ー ω~(1-g2/J')r
と近似され、従って
ω2勾 ω色(1-g2/J') =ωる(1-g2 /X;;) (66) 
を満たすωの付近にピークが存在することが分かる。 J'(=T -J)は温度を含んでい
るから g2勾 J':なる領域では Einstein 振動数は顕著に温度抜存する。 T~g2+J で
はg2/ J'<: 1なので元の Einstein振動数ωEの付近にピークがあるが、温震を下げて
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w w 
擬スピン緩和率が大きいときの光学フォノンと擬スピンの動的相関関数。
γ= 50事ωE= 0.5， J = 0.1， 9= 0.5. 
















特ト I ，刊 -T=10
却「 /iit-T=1
ト〆J 電 'J¥--T=0.5 
OL.-ー--"，，' :'‘也、






























ムωE= 0.5， J = 0.1， 9= 0.5 

























0.5，ωE = 0.5， J = 0.1， 9 = 0.5 
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図 27 Einstein振動数の温度変化。
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図 28 Prus4Sb12の動的構造因子。実線は
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